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1 Einleitung
Mikroelektronische Bauelemente im Allgemeinen und solche auf der Basis von hochtem-
peratursupraleitenden Keramiken im Besonderen sind aufgrund ihrer planaren Struktur
ohne elektrisch isolierende Schichten undenkbar. Die Vakuumabscheidung der ga¨ngigen
Materialien ist trotz gro¨ßter Sorgfalt und viel Erfahrung weit davon entfernt, perfekte
Einkristalle zu erzeugen. Umso gro¨ßer ist das Interesse an den Leitungsmechanismen in
solchen Schichten, ihrer Polarisierbarkeit und natu¨rlich ihren Hochfrequenzeigenschaften,
um den Einfluß der Imperfektion des Isolators auf das Verhalten des ganze Bauelements
zu begreifen. Die voranschreitende Miniaturisierung versta¨rkt dieses Interesse noch.
Im Falle der Hochtemperatursupraleiter (HTSL), wie zum Beispiel Y Ba2Cu3O7−x (YB-
CO) und T l2Ba2CaCu2O8+x (TBCCO) sind die Anforderungen noch einmal ho¨her.
Sie verdanken ihre besonderen Eigenschaften na¨mlich einer komplizierten Sto¨chiometrie
und Kristallstruktur, weshalb sie auf gitterangepassten Substraten abgeschieden und
nachtra¨glich passiviert werden mu¨ssen. Da alle HTSL temperaturempfindlich sind, kom-
men nur kalt abgeschiedene Isolierungen und Passivierungen in Frage, womit kristalline
Phasen ausgeschlossen sind. Außerdem sind die Tieftemperatureigenschaften der Isola-
toren von besonderem Interesse, da Supraleiter erst hier ihre Wirkung entfalten.
Passende Substratmaterialien sind SrT iO3 (STO), LaAlO3 (LAO) und Saphir. Ga¨ngige
Isolatoren sind CeO2 und SiO2.
Fu¨r die vorliegende Arbeit wurden folgende Systeme du¨nner Schichten: Gold/amorphes
Siliziumdioxid/Gold und Gold/amorphes Ceroxid/Gold mit Sputtertechniken auf STO
abgeschieden und zu kondensatorartigen Kontakten strukturiert. Anschließend sind die
Kapazita¨t und die Strom-Spannungs-Kennlinien dieser Strukuren temperaturabha¨nig
gemessen worden. Der zu erwartende Einfluß des Substrats auf die Messungen wurde
untersucht, die statische Dielektrizita¨tskonstante ermittelt und die elektrische Leitfa¨hig-
keit charakterisiert.
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2.1 Herstellung und Strukturierung du¨nner Schichten
Du¨nne Schichten werden u¨blicherweise im Hochvakuum abgeschieden und strukturiert,
um Verunreinigungen mo¨glichst zu vermeiden. Der Rezipient wird vor Prozeßbeginn auf
einen Enddruck im Bereich 10−4...10−5Pa evakuiert. Der Arbeitsdruck ist typischerweise
10−2...10Pa. Im folgenden werden die verwendeten Techniken kurz vorgestellt.
2.1.1 Sputtern
Als Sputtern bezeichnet man die Zersta¨ubung eines Festko¨rpers durch Ionenbeschuß. Als
Sputtergas wird u¨blicherweise Argon verwendet, da es chemisch neutral ist, preiswert in
hoher Reinheit zur Verfu¨gung steht und eine vergleichsweise hohe Masse besitzt, wodurch
eine hohe Sputterausbeute pro Ion gewa¨hrleistet wird.
dc-Sputtern
An das zu zersta¨ubende Target wird gegenu¨ber dem zu beschichtenden, geerdeten Sub-
strat eine negative Spannung von einigen Hundert Volt angelegt. Das fu¨hrt zu einer
anomalen Glimmentladung, das eingelassene Argongas wird ionisiert. Die Ar+-Ionen
werden aus dem Plasma auf das Target beschleunigt und zersta¨uben es. Mit dieser Me-
thode werden vor allem Metalle abgeschieden.
ac-Sputtern
Bei diesem Verfahren wird eine hochfrequente Wechselspannung (u¨blicherweise 13, 56MHz)
an ein meist planares, aus einem isolierenden Material bestehendes Target angelegt, wo-
durch die Ionisationswahrscheinlichkeit fu¨r das eingelassene Argongas steigt, da die Elek-
tronen mehrmals durch das Argongas hindurchfliegen. Treffen die Elektronen schließlich
auf das Target, laden sie es negativ auf, woraus eine negative Gleichspannung resultiert,
die die Argonionen auf das Target beschleunigt. Dieses Verfahren wird oft mit einem
Magnetron kombiniert, welches die Elektronen und Argonionen auf Spiralbahnen zwingt,
sodaß die Ionisationswahrscheinlichkeit nochmal steigt und die Ionen nicht senkrecht auf
das Target treffen. Das ist sinnvoll, da die Abtragsrate bis zu einem Auftreffwinkel von
etwa 60◦ gegen die Targetnormale um ein Vielfaches gegenu¨ber senkrechtem Auftreffen
ansteigt.
Da das Targetmaterial durch Impulsu¨bertrag abgetragen und nicht thermisch verdampft
wird, kann neben nahezu jedem Element, auch fast jede Verbindung zersta¨ubt werden.
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Daru¨ber hinaus haben die abgesta¨ubten Teilchen eine zehnfach ho¨here Energie, wodurch
dichte und haftfeste Schichten gebildet werden.
Durch Zugabe weiterer Gase, wie zum Beispiel O2, N2 oder CH4 (reaktives Sputtern)
ko¨nnen viele Verbindungen erzeugt werden. Die Sto¨chiometrie ist via Reaktivgasparti-
aldruck regulierbar. [13][10]
2.1.2 Strukturierung
Zur Strukturierung du¨nner Schichten werden die Teile der Schicht, die erhalten bleiben
sollen, durch eine Lackschicht geschu¨tzt und die ungeschu¨tzten Teile weggea¨tzt.
Photolithographie
Abbildung 2.1 zeigt den prinzipiellen Ablauf der Lackmaskierung eines Substrats. Nach-
dem der Lack auf das Substrat aufgeschleudert und gebacken wurde, werden die Bereiche,
die nicht durch die Chrommaske geschu¨tzt sind, belichtet (1). Dabei steigt durch eine
photoneninduzierte, chemische Reaktion im Lack die Lo¨slichkeit im Entwickler in den
belichteten Bereichen (2). Entwickelt man nun den Lack, bleiben die Lackteile stehen,
die vorher von der Maske abgedeckt wurden, daher die Bezeichnung Positivbelichtungs-
prozeß. Fu¨hrt man statt dessen einen Umkehrbackschritt aus (3), werden die bereits
belichteten Bereiche chemisch inert. Bei der nun folgenden Flutbelichtung (4) findet im
Abbildung 2.1: Lackmaskierung eines Substrats, Erkla¨rung im Text (Bild aus [16])
bisher nicht belichteten Lack der entprechende Lo¨slichkeitsanstieg statt (5), sodaß in der
folgenden Entwicklung die Bereiche stehen bleiben, die urspru¨nglich nicht von der Maske
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geschu¨tzt waren (6). Dieser Prozeß heißt deswegen Negativbelichtungsprozeß. Der Vor-
teil dieser aufwa¨ndigeren Prozessierung besteht in den besseren Lift-off-Eigenschaften
des Lacks nach einer Beschichtung, die sich aus dem in (6) sichtbaren Unterschnitt er-
geben.
Ionenstrahla¨tzen
Das Ionenstrahla¨tzen ist dem Sputtern sehr a¨hnlich. Im Falle einer Kaufmannquelle
emmitiert eine Glu¨hkathode Elektronen, durch die das eingelassene Argongas ionisiert
wird. Die Ar+-Ionen werden durch ein System von Gittern auf unterschiedlichen Po-
tentialen beschleunigt und fokussiert. Um eine Aufweitung des Strahls durch elektro-
statische Kra¨fte zu verhindern, wird eine entsprechende Anzahl Elektronen aus einer
weiteren Glu¨hkathode zugegeben. Der auf diese Weise neutralisierte Teilchenstrahl trifft
dann auf die Probe und zersta¨ubt sie, wie beim Sputtern durch Impulsu¨bertrag. Die
A¨tzrate ist dabei fu¨r die verschiedenen Schichten, Substrate und Lacke sehr verschieden
und ist außer von der Beschleunigungsspannung und der Ionenstromdichte, auch vom
Auftreffwinkel des Ionenstrahls abha¨ngig.
2.2 Eigenschaften amorpher Isolatorschichten
2.2.1 Ba¨ndermodell
In kristallinen Festko¨rpern existiert eine Fernordnung, die fu¨r die Elektronen des Festko¨r-
pers ein periodisches Potential darstellt. Daraus la¨ßt sich die Zustandsdichte errechnen,
die zusammen mit der FERMI-DIRAC-Verteilung zu einem Ba¨ndermodell fu¨hrt.
Bei Isolatoren ist die Zahl der Valenzelektronen (das heißt die Zahl der an den chemi-
schen Bindungen beteiligten Elektronen) gleich der doppelten Anzahl der Zusta¨nde im
Valenzband. Daru¨ber liegt eine verbotene Zone (Gap) der Breite
EGap >> kBT. (2.1)
Das Valenzband ist also auch bei ho¨herer Temperatur voll besetzt. Ein a¨ußeres, nicht zu
großes, elektrisches Feld fu¨hrt nicht zu elektrischer Leitung, da die Zusta¨nde im Leitungs-
band unbesetzt sind. Defekte im Kristall stellen Fallen (Traps) fu¨r Ladungstra¨ger dar. Sie
fu¨hren also zu zusa¨tzlichen, lokalisierten Zusta¨nden, teilweise innerhalb der Bandlu¨cke,
a¨hnlich wie eine Dotierung.
Beim amorphen Isolator existiert keine Fernordnung, die Nahordnung ist aber die gleiche
wie im Kristall. Man stellt sich daher einen amorphen Festko¨rper wie einen Kristall mit
einer großen Anzahl an Defekten vor. Die elektronische Zustandsdichte hat dementspre-
chend keine wohl definierte Energielu¨cke mehr (Abbildung 2.2). Stattdessen gibt es nun
eine Beweglichkeitslu¨cke, die durch Hopping oder Tunneln u¨berwunden werden kann.
Lokalisierte Zusta¨nde sind also eine intrinsische Eigenschaft amorpher Festko¨rper. [8] [3]
[4]
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Abbildung 2.2: Energiediagramm (a) kristalliner und (b) amorpher Isolatoren [22]
2.2.2 Leitfa¨higkeit
Das ohmsche Gesetz gibt den Zusammenhang zwischen einem a¨ußeren elektrischen Feld
E und der resultierenden Stromdichte j an:
j = σelE. (2.2)
Die elektrische Leitfa¨higkeit σel ist dabei eine Funktion der Dichte der freien Ladungs-
tra¨ger n, ihrer Beweglichkeit µ und ihrer Ladung q:
σel = nqµ. (2.3)
In intrinsischen Isolatoren ist n jedoch auch bei ho¨herer Temperatur praktisch gleich
Null, sodaß die Leitfa¨higkeit durch andere Faktoren begrenzt sein kann. Es gibt eine
Vielzahl von Leitungsmechanismen durch Metall-Isolator-Metall Schichtsysteme. An den
Grenzfla¨chen gleichen sich die Ferminiveaus und die Vakuumlevel an. Je nach Verha¨ltnis
der Austrittsarbeiten entsteht eine stufenartige Potentialbarriere, wie man sie in Abbil-
dung 2.3 sieht, eine SCHOTTKY -Barriere oder ein ohmscher Kontakt. Die Leitfa¨higkeit
des ganzen Schichtsystems wird, je nach Art der Barriere, von der Grenzfla¨che oder dem
Isolator limitiert.
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Abbildung 2.3: SCHOTTKY -Effekt an einem neutralen Kontakt. Die Abweichung von der idealen
Potentialstufe ru¨hrt von im Isolator induzierten Spiegelladungen her. (aus [22])
Eine Stufe oder ein SCHOTTKY -Kontakt begrenzen die Emission von Ladungstra¨gern
in den Isolator. Die Absenkung der Potentialbarrierenho¨he um ∆Φ durch ein externes
Feld fu¨hrt zu elektrischer Leitung, indem thermisch angeregte Elektronen direkt ins
Leitungsband des Isolators emittiert werden (→ Thermionische Emission) oder indem die
Barriere, sofern sie nur wenige nm du¨nn ist, direkt durchtunnelt wird (→ Feldemission).
Abbildung 2.4: Veranschaulichung des POOL-FRENKEL-Effekts (aus [22])
Der POOLE-FRENKEL-Effekt ist das bulk-Analogon zum SCHOTTKY -Effekt. Abbil-
dung 2.4 zeigt, wie das externe Feld die Ho¨he der Coulombpotentialbarriere der loka-
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lisierten Zusta¨nde verringert. Infolge dessen kommt es zum Tunneln zwischen benach-
barten Traps oder zur Emission thermisch angeregter Elektronen aus den lokalisierten
Zusta¨nden ins Leitungsband. [22]
2.2.3 Polarisation
Obwohl die Ladungstra¨ger im Isolator nicht frei beweglich sind, ko¨nnen sie doch inner-
halb der Atome durch ein externes Feld E verschoben werden. Es bilden sich feldinduzier-
te Dipole, die sich parallel zum Feld ausrichten und das elektrische Feld im Isolator auf
den Wert Eiso abschwa¨chen. Dieser Vorgang nennt sich Polarisierung und die erzeugte
Dichte der Polarisationsladungen ρpol ist die Quelldichte der Polarisation P:
divP = ρpol. (2.4)
Die Bilanzgleichung der Felder lautet also
D = 0Eiso +P = 0Eiso = 0E, (2.5)
mit der relativen Dielektrizita¨tskonstante , die ein Maß fu¨r die Polarisierbarkeit eines
Isolators darstellt. Fu¨r Vakuum gilt  = 1 und entsprechend P = 0. Da eine Neuaus-
richtung der Dipole nicht instantan geschehen kann, wird die Polarisation einem zeitlich
vera¨nderlichen externen Feld nur begrenzt folgen ko¨nnen. Es ist daher zu erwarten, daß
insbesondere bei hohen Frequenzen die Felder nicht mehr in Phase sind. Diesem Effekt
wird durch die Dispersionsrelation der Polarisierbarkeit
 = (ω), (2.6)
mit der statischen Dielektrizita¨tskonstante
stat = (ω = 0) (2.7)
Rechnung getragen. Es ergibt sich, je nach Art der Polarisation (Ionen-, Orientierungs-,
Raumladungs-, oder elektrische Polarisation) eine andere Frequenzabha¨nigkeit.
Desweiteren wird ein elektrisches Feld nur ungeda¨mpft durch einen Festko¨rper propagie-
ren, solange sich dort keine freien Ladungstra¨ger befinden. Kann jedoch ein elektrischer
Strom fließen, verliert das externe Feld Energie durch die an den Ladungstra¨gern verrich-
tete Beschleunigungsarbeit. Die Da¨mpfung des elektrischen Feldes wird in der imagina¨ren
Dielektrizita¨tskonstante
 = , + i,, = || eiϕ (2.8)
durch den Verlustwinkel ϕ beschrieben. [7] [2]
 ist aus der Messung der Kapazita¨t eines Plattenkondensators bestimmbar. Zwei plan-
parallele Platten der Fla¨che A, im Abstand d voneinander ko¨nnen bei der Spannung U
die Ladungsmenge Q tragen:
C =
Q
U
= 0
A
d
. (2.9)
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3.1 Herstellung der Du¨nnschichtsysteme
3.1.1 Entwicklung des Layouts
Die Grundidee ist die Vermessung einer Plattenkondensatorstruktur mit zwei Metall-
elektroden und dem zu untersuchenden Material dazwischen. Die verwendete Maske
(Abbildung 3.1) zeigt ein Positivbild der Grund- und Deckelektrode.
Abbildung 3.1: Masken fu¨r 5 ∗ 10mm2 Substrat; v.l.n.r.: Maske fu¨r die Grundelektrode (GEM), Mas-
ke fu¨r die Deckelektrode (DEM) und Kombination beider zur Veranschaulichung der
U¨berkreuzungen. Die du¨nne Linie im rechten Bild umgrenzt den Bereich, der schließ-
lich mit dem Isolator beschichtet wurde. Die Kreuzungsnummer steht auf der jeweils
zugeho¨rigen Deckelektrodenankontaktierungsfla¨che.
Die entstehenden Kreuzungen (I...XII) definieren die Kondensatorfla¨chen. Damit ko¨nnen
auf einem 5∗10mm2-Substrat gleichzeitig 12 Kondensatoren mit unterschiedlichen Fla¨chen
(Tabelle 3.3) strukturiert werden.
Die einfachste Mo¨glichkeit ist die Abscheidung und Strukturierung der drei Kondensator-
schichten nacheinander auf das ebene Substrat. Arbeitet man, wie in Abbildung 3.2(b)
gezeigt, ohne Planarisierung, ist die Kondensatorfla¨che nicht mehr wohldefiniert und es
ist fraglich ob das elektrische Feld zwischen den Platten homogen ist. Die u¨berlappende
Beschichtung mit dem Isolator ist no¨tig, um einen Kurzschluß zu vermeiden, birgt aber
das Risiko, daß sich an der Kante ein Tunnelkontakt bildet, der die Leckstrommessung
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dominiert. Diese Probleme hat man nicht, wenn man mit einer Planarisierung (Abbil-
dung 3.2(a)) arbeitet. Allerdings sollte das planarisierende Material ein besserer Isolator
als das zu untersuchende sein. Da amorphe Materialien untersucht werden sollen, bleibt
nur ein mo¨glichst perfekter Einkristall fu¨r diese Aufgabe. Das Substrat ist ein solcher.
Die Lo¨sung ist also eine Strukturierung des Substrates.
Abbildung 3.2: Layoutvorschla¨ge fu¨r eine Kondensatorstruktur (nicht maßsta¨blich); (a) mit Planari-
sierung, (b) ohne Planarisierung (die Pfeile bezeichnen den mo¨glichen Tunnelkontakt),
(c) kompletter Kondensator im Substrat versenkt, (d) Grundelektrode im Substrat
versenkt
Die erste Variante, bei der der ganze Kondensator in das Substrat eingelassen ist (Ab-
bildung 3.2(c)), hat den Vorteil, daß man mit einer einzigen Maske den Graben ins
Substrat a¨tzen und in-situ das ganze Schichtsystem abscheiden kann. Die Grund- und
Deckelektroden werden nachtra¨glich strukturiert. Dadurch werden sehr saubere Grenz-
fla¨chen erzeugt. Ich habe zahlreiche Tests dieses Layouts mit beiden Isolatormaterialien
durchgefu¨hrt, mußte jedoch feststellen, daß bei der Beschichtung immer ein Kurzschluß
zwischen den Elektroden entstand. Ursache ist wohl eine unzureichende Flankensteilheit
des Substratgrabens, infolge einer A¨nderung des Aspektverha¨ltnisses des Lacks wa¨hrend
des A¨tzprozesses.
Variante 2 (Abbildung 3.2(d)) schließt das aus, hat aber den Nachteil, daß nach dem
A¨tzen des Grabens und dem Aufbringen der Grundelektrode die Lackmaske entfernt und
dazu natu¨rlich das Vakuum gebrochen werden muß. Alle in dieser Arbeit diskutierten
Messungen sind an Proben mit diesem Layout gemacht worden.
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3.1.2 Beschichtung und Strukturierung
Der Beschichtungs- und Strukturierungsprozeß umfasst sieben Arbeitschritte:
Als erstes habe ich die STO-Substrate mit Aceton in einem Ultraschallbad gereinigt,
mit Alkohol abgespu¨lt und mit trockenem Reinststickstoff getrocknet. Dann habe ich
mit der GEM (Abbildung 3.1) einen Negativbelichtungsprozeß durchgefu¨hrt. Ich ha-
be wegen des Unterschnitts und den damit verbundenen guten Lift-off Eigenschaften
den Umkehrlack TI-35ES verwendet. Die Lackdicke war mindestens 3µm (DEKTAK-
Messung (Tastschnittverfahren)), sodaß der Strukturu¨bertrag beim anschließenden A¨tz-
schritt gewa¨hrleistet war.
Im zweiten Schritt habe ich das belackte Substrat 10min gea¨tzt, wodurch ein (190± 10)nm
tiefer Graben entstand. Um den thermoinstabilen Lack zu schu¨tzen, habe ich das Sub-
strat mit Leitsilber an einen Kupferblock thermisch ankontaktiert und diesen wa¨hrend
des A¨tzvorgangs mit flu¨ssigstickstoffgeku¨hltem Trockenstickstoff geku¨hlt. Dadurch konn-
te die Substrattemperatur zwischen 260K und 330K gehalten werden. Entsprechende
Temperaturmessungen sind von mir mit einem Pt100 durchgefu¨hrt worden. Dann habe
ich in-situ eine 40nm dicke YBCO-Schicht, ohne Heizen des Substrats aufgesputtert (Ta-
belle 3.1). Diese erho¨ht die Haftfestigkeit des noch aufzubringenden Goldes maßgeblich,
sodaß sich die Elektroden beim Ankontaktieren mittels Goldbonder nicht ablo¨sen.
Im dritten Schritt habe ich in einer anderen Anlage eine 150nm dicke Goldschicht auf-
gesputtert (Tabelle 3.1). Damit ist der Graben wieder aufgefu¨llt.
Nach dem Ablo¨sen des Lacks mittels Aceton und einer erneuten Reinigung der Ober-
fla¨che (siehe oben), habe ich in einem vierten Schritt den Isolator aufgesputtert (Tabelle
3.1). Dafu¨r habe ich die Probe in die von mir entworfene Durchdampfmaske (Abbildung
3.3) aus Edelstahl eingebaut, welche ein Ausheizen der Probe (typisch: 15...20min bei
400...600K) zur Reinigung der Oberfla¨che vor der Beschichtung ermo¨glichte.
Abbildung 3.3: Substrathalter fu¨r 5 ∗ 10mm2-Substrate mit angepasster Durchdampfmaske
Im fu¨nften Schritt wurde zuna¨chst eine Ankeimschicht Gold (≈ 20nm dick) mittels La-
serablation [11] auf die Isolatorschicht aufgebracht, um die Haftung der Deckelektrode
zu verbessern. Vor dem Start der Beschichtung wurde das Substrat in der Laserabla-
tionsanlage 15min bei 470K ausgeheizt, um die Oberfla¨che zu reinigen. Anschließend
habe ich in einer anderen Anlage 150nm Gold aufgesputtert (Tabelle 3.1).
Der sechste Schritt bestand in einer erneuten Belackung der Probe. Wegen des geringeren
Aufwandes wurde hier der Lack AZ-5214E verwendet. Ich habe in einem Positivbelich-
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tungsprozeß die DEM (Abbildung 3.1) aufgebracht, die Lackdicke betrug etwa 1, 4µm
(DEKTAK-Messung).
Im abschließenden siebten Schritt habe ich die Deckelektrode strukturiert, indem ich das
vom Lack ungeschu¨tzte Gold weggea¨tzt habe. Die A¨tzzeit war etwa 90s.
YBCO PHF pAr pArbeit = pAr + pO2 T r
ac-Sputtern 50W 30Pa 40Pa 300...310K (1, 5± 0, 4) nmmin
CeO2 PHF pAr pArbeit = pAr + pO2 T r
ac-Sputtern 50W 2Pa 6Pa 340...400K (1, 0± 0, 1) nmmin
SiO2 PHF V˙Ar : V˙O2 pArbeit = pAr + pO2 T r
ac-Sputtern 50W 13 : 7 0, 1Pa 330...350K (2, 1± 0, 1) nmmin
Gold UBias I pArbeit = pAr T r
dc-Sputtern 275V 100mA 2Pa ≈ 300K (100± 10) nmmin
Tabelle 3.1: Beschichtungsparameter: Sputterleistung PHF bzw. Beschleunigungsspannung UBias und
Strom I; Argonpartialdruck pAr bzw. Argon-/Sauerstoffgasfluß-Verha¨ltnis V˙Ar : V˙O2 ; Ar-
beitsdruck pArbeit; Substrattemperatur T sowie Abscheiderate r (bestimmt aus DEKTAK-
Messungen); der Target-Substrat-Abstand ist 10...15cm. Das YBCO-Target ist eine Hohl-
kathode.
Fu¨r die A¨tzschritte habe ich eine Ionenstrahla¨tzanlage mit einer Kaufmannquelle be-
nutzt. Der Argongasfluß war 3, 5sccm, der Arbeitsdruck betrug 0, 02Pa und die Ar+-
Strahlstromdichte war 1, 1 ∗ 10−3Acm−2 bei einer Beschleunigungsspannung von 500V .
Die A¨tzraten sind Tabelle 3.2 zu entnehmen.
Material Rate [ nmmin ]
STO 19± 1
TI-35ES 40± 5
Gold 100± 10
AZ-5214E 55± 5
Tabelle 3.2: A¨tzraten fu¨r Kaufmannquelle (Parameter: siehe oben), Winkel zur Substratnormalen α =
20◦; bestimmt aus DEKTAK-Messungen
3.2 Messungen
3.2.1 Charakterisierung der Kondensatoren
Die Parameter fu¨r die Abscheidung des amorphen Siliziumoxids habe ich selbst opti-
miert, die Brechzahl ist von mir zu n = 1, 47 ± 0, 01 bei λ = 690nm bestimmt worden
[1]. Das entspricht der Brechzahl von SiO2 [21]. Es ist daher davon auszugehen, daß bei
diesen Schichten die Sto¨chiometrie stimmt. Das amorphe Ceroxid habe ich mit, in der
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Arbeitsgruppe u¨blichen Parametern abgeschieden. Zur Sto¨chiometrie lassen sich keine
Aussagen machen, da entsprechende Untersuchungen fehlen.
Fu¨r die Auswertung der elektrischen Untersuchungen habe ich die Kondensatorabmes-
sungen bestimmt. Die Schichtdicken sind aus den vorher ermittelten Raten berechnet
worden, die lateralen Abmessungen habe ich mit dem Lichtmikroskop auf 2µm genau
bestimmt. Die Ergebnisse fu¨r die untersuchten Proben sind in Tabelle 3.3 zusammenge-
fasst.
Abmessungen der Kondensatorstrukturen
Probenname Isolator d [nm]
STO N013 CeO2 80± 8
STO N015 CeO2 60± 6
STO N016 SiO2 86± 9
STO N018 SiO2 63± 6
STO N019 SiO2 42± 4
STO N020 SiO2 21± 2
Tabelle 3.3: Dicke d und Fla¨che A, be-
rechnet aus Grundelektro-
denbreite a und Deckelek-
trodenbreite b
Nummer† a [µm] b [µm] A = a ∗ b [µm2]
I 40± 2 75± 2 3.000± 230
II 40± 2 25± 2 1.000± 130
III 40± 2 50± 2 2.000± 180
IV 90± 2 125± 2 11.250± 430
V 90± 2 75± 2 6.750± 330
VI 90± 2 100± 2 9.000± 380
VII 135± 2 200± 2 27.000± 670
VIII 135± 2 100± 2 13.500± 470
IX 135± 2 150± 2 20.250± 570
X 180± 2 250± 2 45.000± 860
XI 180± 2 125± 2 22.500± 610
XII 180± 2 200± 2 36.000± 760
†siehe Abb.3.1
Zur Untersuchung der Oberfla¨chenrauhigkeiten sindAtomic-Force-Microscopy-Aufnahmen
(AFM-Aufnahmen) nach den einzelnen Prozeßschritten gemacht worden. In Abbildung
3.4 sind einige beispielhaft abgebildet. Die ermittelte Rauhigkeit (Standardabweichung
der Ho¨henmessung) bei Mittelung u¨ber eine Fla¨che von 5 ∗ 5µm2 liegt sowohl fu¨r die
Goldschicht als auch fu¨r die darauf aufgebrachten Isolatorschichten bei etwa 3nm. Das ist
im Vergleich zur Schichtdicke von 150nm (Gold) bzw. 60nm (Isolator) sehr wenig, sodaß
man davon ausgehen kann, daß die Schichten geschlossen sind. Das STO-Substrat selbst
ist auch am Boden des gea¨tzten Grabens sehr glatt. Abbildung 3.4 zeigt streifenartige
Strukturen von wenigen Nanometern Ho¨he, wobei es sich vermutlich um Schleifspu-
ren vom Polierprozeß handelt. Die Rauhigkeit liegt zwar bei etwa 2nm (gemittelt u¨ber
5∗5µm2), aber wie Abbildung 3.4 zeigt, liegt das wohl vor allem an einzelnen ”Partikeln“
auf der Oberfla¨che.
3.2.2 Elektrische Messungen
Die Kapazita¨t habe ich mit einem Keithley LCZ-Meter, Modell 3330 mit einstellba-
rer Meßfrequenz (40Hz...100kHz) und wa¨hlbarer effektiver Spannung (10mV...1, 1V )
gemessen. Die Biasspannung UBias war in der Regel Null, konnte aber u¨ber die an-
geschlossene HAMEG HM8040 Gleichspannungsquelle im Bereich UBIAS = −20...20V
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Abbildung 3.4: AFM-Aufnahme des Grabenbodens (c), der Grundelektrodenoberfla¨che (b) und der
CeO2-Oberfla¨che (a); aufgenommen an unterschiedlichen Proben
variiert werden. Die spannungsgetriebenen Leckstrommessungen habe ich mit einer Keit-
hley Source Measure Unit 236 (SMU) durchgefu¨hrt. Die Verschaltung der SMU ist in
Abbildung 3.5 dargestellt.
Ein vorhandenes LabView-Meßprogramm [5] erlaubte die computergestu¨tzte Aufnahme
der I(U)-Daten. Die temperaturabha¨nigen Messungen habe ich in einem Flu¨ssighelium-
Dewar realisiert. Um bei konstanter Temperatur zu messen, habe ich die Probe in einen
Meßstab eingebaut und entweder ganz ins Helium eingetaucht (4, 2K) oder in einer
gewissen Ho¨he u¨ber dem Heliumspiegel befestigt und gewartet, bis sich eine Gleichge-
wichtstemperatur eingestellt hat. Die Temperatur konnte u¨ber die Widerstandsmessung
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Abbildung 3.5: Verschaltung der SMU laut Anleitung; Sense HI und Output HI werden zusa¨tzlich
u¨ber einen Buffer von sich selbst geschirmt (Guard-Schirmung)
an einer im Meßstab integrierten Siliziumdiode von Zimmer- bis Flu¨ssigheliumtempera-
tur bestimmt werden.
Fu¨r die Messung der Kapazita¨ten und Leckstro¨me mußte ein neuer Meßstab konzipiert
werden (Abbildung 3.6). Um die Kapazita¨tsmeßbru¨cke abgleichen zu ko¨nnen, haben wir
dabei auf jegliche Filter verzichtet, die in den Meßsta¨ben fu¨r die Messungen an supralei-
tenden Bauelementen verwendet werden. Fu¨r die Messung mit dem LCZMeter haben wir
einen Meßstabkopf mit vier BNC-Anschlu¨ssen fu¨r eine Vierpunktmessung gebaut. Fu¨r
die Leckstrommessung mit der SMU wurde ein Meßstabkopf mit drei TRX-Anschlu¨ssen
entsprechend dem Ausgang der SMU (Abbildung 3.5) konstruiert. Die a¨ußere Schirmung
aller Anschlu¨sse ist mit der gemeinsamen Geha¨usemasse aller Meßgera¨te verbunden.
Zusa¨tzlich sind Sense HI und Output HI der SMU noch durch einen Guard geschirmt,
der Leckstro¨me und parasita¨re Kapazita¨ten zwischen den Zuleitungen unterdru¨ckt. Der
Guard wird außerhalb des Meßstabs u¨ber die innere Schirmung der TRX-Kabel und im
Stab u¨ber die Schirmung der BNC-Kabel gefu¨hrt.
3.2.3 Ausbeute
Die Messungen haben bei einem betra¨chtlichen Teil der Kontakte auf den untersuchten
Proben zu auswertbaren Ergebnissen gefu¨hrt. Eine U¨bersicht gibt Tabelle 3.4. Fehler
bei der Strukturierung waren der ha¨ufigste Ausfallgrund. Einige wenige Kontakte zei-
gen jedoch ein ohmsches Verhalten mit einem Widerstand von wenigen Ohm, ohne das
ein mit dem Lichtmikroskop sichtbarer Strukturierungsfehler erkennbar ist. Bei diesen
Kontakten ist die Isolatorschicht wahrscheinlich nicht geschlossen, weil der Untergrund
nicht eben oder zu schmutzig war. Denkbare Ursache der Verschmutzung sind zum Bei-
spiel Leitsilberpartikel vom ersten A¨tzschritt. Insofern ist die hohe Ausbeute besonderer
Sorgfalt und Sauberkeit bei der Probenherstellung zu verdanken.
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Abbildung 3.6: (a) Meßstabkopf
”
Peter“, zur Messung mit der SMU ; (b) Meßstabkopf
”
Rotka¨pp-
chen“, zur Messung mit dem LCZ-Meter; (c) Meßstab
”
der Wolf“ mit eingebauter
Probe. Im Stab wurden LO-seitig Kupferdra¨hte verwendet und HI-seitig BNC-Kabel,
um die Guard-Schirmung bis zur Probe zu fu¨hren. (d) µ-Metall-Schirm fu¨r den Pro-
benraum zur Abschirmung a¨ußerer Magnetfelder
Probenname Isolator Ausbeute
STO N013 CeO2 4 von 12
STO N015 CeO2 7 von 12
STO N016 SiO2 7 von 12
STO N018 SiO2 9 von 12
STO N019 SiO2 10 von 12
STO N020 SiO2 4 von 6
gesamt 62%
Tabelle 3.4: strukturierte Kontakte mit auswertbarem Meßergebnis
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4.1 Kapazita¨tsmessungen
Die Kapazita¨ten sind, soweit es nicht anders angegeben ist, mit einer Meßfrequenz von
1kHz und einer effektiven Spannung von 50mV ermittelt worden. Die Messungen erga-
ben, daß die Dielektrizita¨tskonstante bei den zur Verfu¨gung stehenden, niedrigen Fre-
quenzen nahezu konstant war. Die kleine Spannung wurde gewa¨hlt, da es sich zeigte, daß
die gemessene Kapazita¨t linear mit steigender BIAS-Spannung sank. Dieser Effekt ru¨hrt
mo¨glicherweise von einer A¨nderung der effektiven Kondensatorabmessungen, infolge der
Ausbreitung von Raumladungszonen her.
4.1.1 Zimmertemperatur
Siliziumdioxid
Ich habe Schichten mit Dicken von 21...86nm abgeschieden (Tabelle 3.3). Die Kapazita¨t
bei Zimmertemperatur als Funktion der Kondensatorfla¨che ist in Abbildung 4.1 aufge-
tragen. Die Fehlerbalken ergeben sich aus der Ungenauigkeit bei der Bestimmung der
lateralen Abmessungen (siehe Tabelle 3.3) bzw. aus dem Fehler der Kapazita¨tsmessung,
der je nach Meßbereich zwischen 0, 4% und 7% liegt. Im weiteren Verlauf sind die Feh-
lerbalken aus Gru¨nden der U¨bersichtlichkeit oft nicht mehr mit angegeben, werden bei
der Fehlerangabe der errechneten Gro¨ßen aber immer mit beru¨cksichtigt.
Man erkennt eine lineare Abha¨nigkeit der Form
C = C0 +m ∗A. (4.1)
C0 ist dabei eine parasita¨re Kapazita¨t in Form einer additiven Konstante, deren Herkunft
sich bei den temperaturabha¨nigen Messungen aufkla¨rt. Abgesehen von der STO N020
(C0 = (20, 4 ± 0, 7)pF ) ist sie bei allen Proben gleich groß (C0 = (8, 5 ± 0, 2)pF ). Eine
Kapazita¨t von 8, 5pF mißt man auch, wenn man die Deckelektrode durchtrennt. Dies ist
ein Hinweis darauf, daß der Offset von den goldenen Ankontaktierungsfla¨chen herru¨hrt.
Der Anstieg der Graphen in Abbildung 4.1 ist nach Formel 2.9 umgekehrt proportional
zur Schichtdicke. Tra¨gt man also das Produkt aus Schichtdicke und korrigierter Kapazita¨t
u¨ber der Kondensatorfla¨che auf (Abbildung 4.2) entspricht der Anstieg der Graphen dem
Produkt 0 und sollte nur noch von der Temperatur abha¨ngen.
Fu¨r Zimmertemperatur mittelt man die aus Abbildung 4.2 bestimmten Anstiege zu
0 = (36, 7± 0, 9)pFm , woraus mit 0 = 8, 854pFm fu¨r SiO2 bei Zimmertemperatur
 = 4, 1± 0, 4 (4.2)
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Abbildung 4.1: Kapazita¨t bei Zimmertemperatur als Funktion der Kondensatorfla¨che fu¨r amorphe
SiO2-Schichten verschiedener Dicke
Abbildung 4.2: korrigierte Kapazita¨t bei Zimmertemperatur mal Schichtdicke als Funktion der Kon-
densatorfla¨che fu¨r amorphes SiO2 verschiedener Dicke
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folgt. Das stimmt ziemlich gut mit dem in der Literatur verzeichneten Wert von 3,9 (zum
Beispiel in [25]) u¨berein.
Ceroxid
An den CeO2-Schichten fu¨hrt die analoge Rechnung auf eine Dielektrizita¨tskonstante
bei Zimmertemperatur von
 = 26, 9± 0, 5. (4.3)
In der Literatur finden sich die Werte 25,6 [6], 26 [24] [14], 28,5 [23] und 35,3 [15].
In dieser Spanne liegt auch der von mir ermittelte Wert. Der parasita¨re Offset ist mit
C0 = (6, 4 ± 1, 6)pF (STO N015) bzw. C0 = (7, 6 ± 2, 2)pF (STO N013) denen der
SiO2-Proben vergleichbar. (vergleiche Abbildungen 4.3 und 4.4)
Abbildung 4.3: Kapazita¨t bei Zimmertemperatur als Funktion der Kondensatorfla¨che fu¨r amorphe
CeO2-Schichten verschiedener Dicke
4.1.2 Tiefe Temperaturen
Mißt man die Kapazita¨t bei festen Kondensatorabmessungen in Abha¨nigkeit von der
Temperatur, erha¨lt man, wie Abbildung 4.5 zeigt, fu¨r beide Materialien einen Verlauf,
der nahezu ideal dem (T )-Verhalten vom STO folgt, wie man es beispielsweise in [19]
und [17] findet.
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Abbildung 4.4: korrigierte Kapazita¨t bei Zimmertemperatur mal Schichtdicke als Funktion der Kon-
densatorfla¨che fu¨r amorphes CeO2 verschiedener Dicke
Abbildung 4.5: Kapazita¨t als Funktion der Temperatur fu¨r zwei Kondensatoren gleicher Fla¨che (A =
3000µm2) und vergleichbarer Dicke; als Vergleich dazu STO(T ) nach [19]
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Es ist also offensichtlich so, daß der STO-gefu¨llte Halbraum unter den Zuleitungen auf
dem Substrat eine große Kapazita¨t darstellt, die der eigentlich zu vermessenden Kapa-
zita¨t parallel geschaltet ist.
STO N015 (60nm CeO2)
An dieser Probe soll die Messung bei tiefen Temperaturen ausfu¨hrlicher diskutiert wer-
den. In Abbildung 4.6 ist die Kapazita¨t fu¨r verschiedene Temperaturen in Abha¨ngigkeit
von der Kondensatorfla¨che aufgetragen. (Fu¨r bessere U¨bersicht siehe Abbildung 4.8.
Darin sind die gleichen Daten u¨ber der Temperatur aufgetragen.)
Abbildung 4.6: Kapazita¨t als Funktion der Kondensatorfla¨che fu¨r verschiedene Temperaturen an der
Probe STO N015 (60nm CeO2)
Die lineare Na¨herung (Gleichung 4.1) funktioniert wie man sieht auch bei tiefen Tempe-
raturen sehr gut. Aus den Anstiegen der Graphen sollte, entsprechend der U¨berlegungen
im letzten Abschnitt, das Temperaturverhalten der Dielektrizita¨tskonstante von Ceroxid
folgen. In Abbildung 4.7 ist das mit Formel 2.9 aus den Anstiegen berechnete  als Funk-
tion der Temperatur dargestellt. Zusa¨tzlich habe ich die von CHANDRA SHEKAR und
HARI BABU [6] bei gleicher Frequenz gemessene Dielekrizita¨tskonstante einer a¨hnlich
dicken Schicht CeO2 aufgetragen und unterhalb von 77K testweise linear extrapoliert.
Meßwerte fu¨r den Temperaturbereich unterhalb von 77K sind in der Literatur nicht
zu finden. Oberhalb von 100K sind sich beide Graphen a¨hnlich. Der starke Anstieg ab
250K ist vernachla¨ssigbar, da dieser sich bei [6] ab dem zweiten Einku¨hlen zu ho¨heren
Temperaturen hin verschiebt. Unterhalb von 100K wird das gemessene Verhalten ganz
offensichtlich vom STO-Verhalten, wie man es zum Beispiel in [19] findet, dominiert. Eine
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gewichtete Summe der beiden Dielektrizita¨tskonstanten im Verha¨ltnis 1:800 entspricht
ganz gut den gemessenen Werten.
Abbildung 4.7: Vergleich gemessener Kapazita¨ten mit der gewichteten Summe der Dielektrizita¨tskon-
stanten von CeO2 (aus [6]) und STO (aus [19]) fu¨r verschiedene Temperaturen.
Daß das Verhalten des Ceroxidkondensators an das STO koppelt, wird auch bei den
Leckstrommessungen beobachtet. Die starke Polarisation des STO (insbesondere bei tie-
fen Temperaturen) sorgt vermutlich fu¨r eine polarisationsfeldinduzierte Vera¨nderung des
CeO2-Kanals zwischen den Goldelektroden. Ein a¨hnliches Verhalten gibt es beim Feld-
effekttransistor, bei dem die Leitfa¨higkeit eines Kanals ebenfalls feldinduziert vera¨ndert
wird. Der Einfluß sollte bei kleinen Kondensatorfla¨chen gro¨ßer sein, da diese in Relation
zur Fla¨che von mehr Substrat umgeben sind. Man sieht das in Abbildung 4.8: Wa¨hrend
bei großen Fla¨chen die Kapazita¨t bei sinkender Temperatur zuna¨chst ein wenig sinkt
(CeO2-Verhalten), ist das bei kleinen Fla¨chen nicht mehr zu beobachten.
Der aus Abbildung 4.6 ermittelte parasita¨re Offset ist in Abbildung 4.9 reziprok u¨ber der
Temperatur dargestellt. An den Graphen ist fu¨r T ≥ 100K das CURIE-WEIß-Gesetz
0
C
∝ 1

∝ (T − T0) (4.4)
angefittet. Man erha¨lt als CURIE-Temperatur fu¨r STO, in guter U¨bereinstimmung mit
[19] den Wert T0 = (43± 15)K.
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Abbildung 4.8: Kapazita¨t als Funktion der Temperatur fu¨r verschiedene Kondensatorfla¨chen an der
Probe STO N015 (60nm CeO2)
Abbildung 4.9: Temperaturverhalten der parasita¨ren Kapazita¨t C0
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4.2 Leckstrommessungen
Das Meßregime fu¨r die Aufnahme der I(U)-Kennlinien war immer U = 0V → −Umax→
0V → +Umax → 0V . Dabei wurde das Spannungsintervall mit einer Schrittweite zwi-
schen 5mV und 100mV abgeschritten, sodaß jede Kennlinie aus 800...1000 Punkten
besteht. Die Integrationszeit der Strommessung betrug immer 20ms. Aus den I(U)-
Kennlinien habe ich j(E)-Graphen erzeugt
j =
I
A
(4.5)
E =
U
d
, (4.6)
die ich nun diskutiere.
4.2.1 Ceroxid bei Zimmertemperatur
Einen typischen Graphen aus den Messungen an CeO2 zeigt Abbildung 4.10.
Abbildung 4.10: Stromdichte als Funktion der elektrischen Feldsta¨rke bei Zimmertemperatur
Man erkennt deutlich die A¨hnlichkeit zu einer Diodenkennlinie, die von der exponen-
tiellen Abha¨ngigkeit der Stromdichte vom elektrischen Feld herru¨hrt. Die Asymmetrie
des Graphen ist bei verschiedenen Proben unterschiedlich stark ausgepra¨gt und kann
durch Umpolung der Zuleitungen gespiegelt werden. Ursache dafu¨r ist vermutlich der
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Unterschied zwischen den beiden Grenzfla¨chen, infolge der unterschiedlichen Prozessie-
rung. Wa¨hrend die Gold-Isolator Grenzfla¨che beim Aufsputtern des Isolators erzeugt
wird, entsteht die Isolator-Gold Grenzfla¨che beim Lasern der Gold-Ankeimschicht. Das
zusa¨tzliche Heizen vor der Laserablation oder die unterschiedlichen Teilchenenergien bei
den verschiedenen Beschichtungsprozessen ko¨nnen fu¨r die Unterschiedlichkeit der Grenz-
fla¨chen verantwortlich sein.
Dominierender Leitungsmechanismus
Um die Frage nach dem limitierenden Mechanismus zu beantworten, habe ich versucht,
die Meßwerte mit bekannten Modellen anzufitten. In Tabelle 4.1 sind fu¨r einige wichtige
Leitungsmechanismen die Abha¨ngigkeit der Stromdichte von Temperatur und elektri-
scher Feldsta¨rke, wie man sie in [22], [26] und [18] findet, aufgefu¨hrt.
Leitungsprozess
SCHOTTKY
Thermionische Emission j ∝ T 2exp
(
− Φ0kBT +
βSE
1/2
kBT
)
Feldemission j ∝ E2exp
(
−2αΦ
3/2
0
3eE
)
POOLE-FRENKEL j ∝ T 2exp
(
− Φ0kBT +
βPFE
1/2
kBT
)
Variable Range Hopping (VRH) j(E) ∝ exp
[
−(E∗/E)1/4
]
σ(T ) ∝ exp
[
−(T ∗/T )1/4
]
Space Charge Limited Conduction (SCLC) j ∝ U2
d3
bzw. j = c1U + c2U2 + c3U3 + c4U4
Tabelle 4.1: Leitungsmechanismen und ihre Abha¨ngigkeit von Temperatur und elektrischer Feldsta¨rke.
j ist die Stromdichte, σ die Leitfa¨higkeit, T die Temperatur, E die Feldsta¨rke, d die
Schichtdicke, kB die Boltzmannkonstante, e die Elementarladung und Φ0 die Barrie-
renho¨he an der Grenzfla¨che beziehungsweise am Trap.
Fu¨r βPF und βS gilt:
βPF = 2βS =
√
e3
pi0∞
. (4.7)
Exemplarisch fu¨r Ceroxid bei Zimmertemperatur habe ich die linke Ha¨lfte des Gra-
phen aus Abbildung 4.10 untersucht. Die doppelt-logarithmische Darstellung (Abbil-
dung 4.11) zeigt eine A¨nderung des Anstiegs mit steigender Feldsta¨rke. Bei sehr hohen
Feldsta¨rken mu¨ndet der Graph in eine nahezu lineare Funktion. Der Anstieg deutet auf
eine E4-Abha¨ngigkeit der Stromdichte und damit auf SCLC hin.
Bei kleineren Feldsta¨rken ergibt das Modell der Thermionischen Emission eine sehr gute
Anpassung der Meßkurve. In Abbildung 4.12 ist zu diesem Zweck die Stromdichte loga-
rithmisch u¨ber der Wurzel aus der Feldsta¨rke aufgetragen. Der Anstieg m des Graphen
a¨ndert sich bei etwa E = 5∗106 Vm . Unterhalb und oberhalb davon ist er nahezu konstant.
25
4 Ergebnisse und Diskussion
Abbildung 4.11: Doppelt-logarithmische Darstellung der Stromdichte als Funktion der elektrischen
Feldsta¨rke bei Zimmertemperatur
Abbildung 4.12: Darstellung des linearen Zusammenhangs zwischen logarithmisch aufgetragener
Stromdichte und E1/2 bei, durch Thermionische Emission begrenzter Leitung
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Beim Fitten hat sich gezeigt, daß sich der Anstieg etwa verdoppelt. Da aus der Formel
fu¨r Thermionische Emission aus Tabelle 4.1
log|j| ∝ β
kBT
E1/2, (4.8)
mit β = βS beim SCHOTTKY -Effekt und β = 2βS beim POOLE-FRENKEL-Effekt
folgt, schließe ich aus der Verdopplung des Anstieges einen U¨bergang von grenzfla¨chen-
limitierter Leitung nach SCHOTTKY zu bulklimitierter Leitung nach POOLE-FRENKEL.
Mit den ermittelten Anstiegen von m1 = 5 ∗ 10−4m1/2V −1/2, fu¨r den Bereich unterhalb
von E = 5 ∗ 106 Vm und m2 = 12 ∗ 10−4m1/2V −1/2 oberhalb davon, habe ich fu¨r Ceroxid
eine Brechzahl von
n =
√
∞ = 2, 8± 0, 4 (4.9)
berechnet. Die gute U¨bereinstimmung mit dem in der Literatur verzeichneten Wert von
2, 5 [12] ist ein Beleg fu¨r die Richtigkeit meiner Schlußfolgerung.
4.2.2 Ceroxid bei tiefen Temperaturen
Bei tiefen Temperaturen a¨ndert sich das Aussehen der Graphen in zweierlei Hinsicht.
Abbildung 4.13: Stromdichte als Funktion der elektrischen Feldsta¨rke fu¨r verschiedene Temperaturen
Wie Abbildung 4.13 zeigt, wird die Kurve zum einen insgesamt flacher und insbesondere
die Zero-Bias-Conductivity (ZBC) σ0 wird sehr klein. Ich vermute, daß die Thermio-
nische Emission mit sinkender Temperatur von anderen Leitungsmechanismen abgelo¨st
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wird, da die thermische Energie der Leitungstra¨ger dann nicht mehr ausreicht, um ins
Leitungsband zu gelangen. In Frage kommen beispielsweise Feldemission und VRH, wie
in [26] beschrieben. Gleichzeitig werden die Kennlinien bei Temperaturen unterhalb von
etwa 50K hysteretisch. Das deutet auf Verluste durch Umladung oder Polarisierung hin.
Ich habe fu¨r verschiedene Temperaturen die ZBC bestimmt, indem ich die j(E)-Kennlinien
fu¨r −2, 5 ∗ 106 Vm ≤ E ≤ 2, 5 ∗ 106 Vm linear angefittet habe. Außerdem habe ich bei E = 0
die Ho¨he der Hysterese vermessen. Die Ergebnisse sind in Abbildung 4.14 dargestellt.
Abbildung 4.14: Zero-Bias-Conductivity σ0 und Hysteresenho¨he ∆j0 bei E = 0 fu¨r verschiedene Tem-
peraturen
Es ist eine deutliche Korrelation zwischen beiden Verla¨ufen erkennbar. Oberhalb von
50K ist die Hysterese kaum ausgepra¨gt und die ZBC sinkt erwartungsgema¨ß mit fal-
lender Temperatur. Ab 50K steigt die ZBC wieder und die Hysterese pra¨gt sich aus.
Ein Vergleich der beiden Graphen mit dem Temperaturverhalten der Dielektrizita¨tskon-
stante von STO (siehe Abbildung 4.7), fu¨hrt zur Besta¨tigung der bereits gea¨ußerten
Vermutung, daß die starke Polarisation des STO bei tiefen Temperaturen eine Leitfa¨hig-
keitsa¨nderung im CeO2 induziert. Die Verluste durch Polarisierung des STO ko¨nnten
die Ursache fu¨r die Ausbildung der Hysterese sein.
Schalteffekte
An einem Kontakt habe ich bei T = 4, 2K eine sprunghafte A¨nderung der Leitfa¨higkeit
bei |E| = (1, 5...2)∗106 Vm messen ko¨nnen. Abbildung 4.15 zeigt einen Ausschnitt aus drei
direkt nacheinander aufgenommenen Kennlinien. Dieser Effekt wird auch in [9] beschrie-
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ben. Als Ursache wird dort ein gewisser Anteil Cer der Oxidationsstufe Ce3+, der wie
eine Akzeptor-Dotierung im CeO2 wirkt, angegeben. Die Ce3+-Zusta¨nde durchqueren
den Isolator und sammeln sich an einer der Grenzfla¨chen. Bei einer kritischen Dichte o¨ff-
net sich so ein neuer Leitungspfad, der sich in sprunghafter Erho¨hung der Leitfa¨higkeit
a¨ußert. Warum ich diesen Effekt bisher nur bei einem Kontakt beobachtet habe ist eben-
so unklar, wie die Herkunft dieser Dotierung. Vorstellbar ist sowohl eine unvollsta¨ndige
Oxidation bei der Herstellung, als auch eine nachtra¨gliche, vielleicht sogar feldinduzierte
Reduktion des Cers.
Abbildung 4.15: Leitfa¨higkeitspru¨nge von Ceroxid bei 4, 2K
4.2.3 Siliziumdioxid
Die Stromdichten, die in den Messungen an CeO2 erzielt wurden, treten bei den Mes-
sungen an SiO2 vergleichbarer Dicke erst bei zehnfach gro¨ßeren elektrischen Feldern
auf. Diese geringe Leitfa¨higkeit ist vermutlich der Grund dafu¨r, daß Untersuchungen der
Leitungsmechanismen, wie sie am Ceroxid mo¨glich waren, hier keinen Erfolg bringen.
Abbildung 4.16 zeigt eine Kennlinie der Stromdichte bei Zimmertemperatur bis zu sehr
hohen Feldsta¨rken. Die gemessenen Stro¨me waren jedoch nicht von der Kondensator-
fla¨che abha¨ngig und die I(U)-Graphen von verschiedenen Kontakten der gleichen Probe
waren nahezu deckungsgleich. Es ist also mehr als fraglich, ob der Graph in Abbildung
4.16 tatsa¨chlich das Verhalten des Siliziumdioxids zeigt. Die gezeigte Hysterese war nur
bei Zimmertemperatur zu beobachten. Bei tieferen Temperaturen war die Leitfa¨higkeit
bei Feldsta¨rken bis etwa E = 12 ∗ 106 Vm kleiner als 1 ∗ 10−14Ω−1cm−1. Daß der Graph
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Abbildung 4.16: Stromdichte als Funktion der Feldsta¨rke bei Zimmertemperatur
einen Effekt in der Elektronik zeigt ist unwahrscheinlich, da bei einer Messung ohne Pro-
be kein Strom u¨ber 100fA auftrat. Wu¨rde man Leitung durch das STO-Substrat messen,
sollte sich der Effekt der Hysterese bei tiefen Temperaturen versta¨rken. Mo¨glich ist, daß
man ”Dreck“ auf der Oberfla¨che mißt, dann sollten die I(U)-Kenlinien verschiedener
Kontakte aber nicht nahezu deckungsgleich sein. Die Messungen mu¨ssen an wesentlich
du¨nneren SiO2-Schichten und auf anderen Substratmaterialien wiederholt werden, um
aussagefa¨hige Kennlinien zu erhalten.
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5 Fazit und Ausblick
Das Ziel der Diplomarbeit, du¨nne, amorphe Schichten aus Ceroxid und Siliziumdioxid
mit sehr guten Isolationseigenschaften und geringer Rauhigkeit abzuscheiden, ist erreicht.
Die minimale Dicke fu¨r durchschlagfeste CeO2-Schichten liegt anscheinend zwischen
40...60nm. Beim SiO2 ist die untere Grenze mit der von mir hergestellten 20nm-Schicht
noch nicht erreicht.
Der Einfluß des Substrates, insbesondere bei tiefen Temperaturen, hat eine Auswer-
tung der Ergebnisse zwar sehr erschwert, dennoch konnten die Dielektrizita¨tskonstanten
beider Isolatoren zumindest bei Zimmertemperatur bestimmt werden. Die Messung bei
tiefen Temperaturen zeigt, daß Substrate mit guter Gitteranpassung auch Nachteile ha-
ben ko¨nnen. Fu¨r CeO2 konnte das Temperaturverhalten der Polarisierbarkeit von dem
des STO separiert werden. Fu¨r SiO2 gelang das fu¨r tiefe Temperaturen nicht.
Im Ceroxid konnte bei Zimmertemperatur die Leitung durch Thermionische Emission
nachgewiesen werden. Die Leitfa¨higkeit war bei kleinen Feldsta¨rken grenzfla¨chenlimi-
tiert und wechselte bei ho¨heren Feldsta¨rken zu bulklimitierter Leitung. Bei sehr hohem
Feld begrenzen sich auspra¨gende Raumladungszonen die Leitung. Bei tiefen Temperatu-
ren sind sowohl reproduzierbares, resistives Schalten, als auch feldinduzierte Leitfa¨hig-
keitsa¨nderungen beobachtet worden.
Im Siliziumdioxid war es problematisch, u¨berhaupt Leckstro¨me nachzuweisen. Eine wei-
tere Verringerung der Schichtdicke und damit die Erzeugung von Tunnelkontakten scheint
mit unserer Beschichtungstechnik mo¨glich und sollte getestet werden.
Der Mechanismus der Beeinflussung des Isolators durch das STO-Substrat konnte nicht
vollsta¨ndig aufgekla¨rt werden. Hierfu¨r und fu¨r die Untersuchung des SiO2 sind Ver-
gleichsmessungen mit anderen Substratmaterialien no¨tig. Außerdem ist eine A¨nderung
des Maskendesigns erforderlich, um parasita¨re Kapazita¨ten mo¨glichst zu minimieren.
31
Literaturverzeichnis
[1] R. Bechstein, Herstellung von SiO2-Schichten mittels Magnetron-Sputtern,
Zusatzversuch zum F-Praktikum, Physikalisch-Astronomische Fakulta¨t der
Friedrich-Schiller-Universita¨t, Jena (2004).
[2] Bergmann-Schaefer, Lehrbuch der Experimentalphysik, Band II: Elektrizita¨t und
Magnetismus, bearbeitet von Heinrich Gobrecht, 7. Auflage, Walter de Gruyter
(1987).
[3] Bergmann-Schaefer, Lehrbuch der Experimentalphysik Band IV, Teil 1: Aufbau
der Materie, herausgegeben von Heinrich Gobrecht, 2. Auflage, Walter de Gruy-
ter (1981).
[4] Bergmann-Schaefer, Lehrbuch der Experimentalphysik Band VI: Festko¨rper, her-
ausgegeben von Wilhelm Raith, Walter de Gruyter (1992).
[5] M. Bu¨enfeld, Untersuchung unterschiedlicher Varianten von Josephsonkontak-
ten auf der Basis von TBCCO, Diplomarbeit, Physikalisch-Astronomische Fa-
kulta¨t der Friedrich-Schiller-Universita¨t, Jena (2006).
[6] M. Chandra Shekar, V. Hari Babu, Dielectric properties of vacuum deposited
cerium oxide films, Journal of Materials Science Letters 3, 600 (1984).
[7] Demtro¨der, Experimentalphysik 2: Elektrizita¨t und Optik, 2. u¨berarbeitete Auf-
lage, Springer (1999).
[8] Demtro¨der, Experimentalphysik 3: Atome, Moleku¨le und Festko¨rper, 2. u¨berar-
beitete Auflage, Springer (2000).
[9] R. Fors, S. I. Khartsev, A. M. Grishin, Giant resistance switching in metal-
insulator-manganite junctions: Evidence for Mott transition, Physical Review B
71, 045305 (2005).
[10] H. Frey (Hrsg.), Vakuumbeschichtungen, VDI (1995).
[11] V. Große, Herstellung und Charakterisierung von epitaktischen Supraleiter-
Isolator-Schichtsystemen, Diplomarbeit, Physikalisch-Astronomische Fakulta¨t
der Friedrich-Schiller-Universita¨t, Jena (2005).
32
Literaturverzeichnis
[12] S. Guo, H. Arwin, S. N. Jacobsen, K. Ja¨rrendahl, U. Helmersson, A spectros-
copic ellipsometry study of cerium dioxide thin films grown on sapphire by rf
magnetron sputtering, Journal of Applied Physics 77(10), 5369 (1995).
[13] R.A. Haefer, Oberfla¨chen- und Du¨nnschichttechnologie, Teil I: Beschichtungen
von Oberfla¨chen, Springer (1987).
[14] T. Inoue, Y. Yamamoto, S. Koyama, S. Suzuki, Y. Ueda, Epitaxial growth of
CeO2 layers on silicon, Applied Physic Letters 56(14), 1332 (1990).
[15] F. Marabelli, P. Wachter, Covalent insulator CeO2: Optical reflectivity measu-
rements, Physical Review B 36(2), 1238 (1987).
[16] MicroChemicals Datenbla¨tter, Prozessierung von Umkehrlacken; Belichten und
Entwickeln, www.microchemicals.com (2003).
[17] T. Mitsui, W. B. Westphal, Dielectric and X-Ray Studies of CaxBa1−xTiO3
and CaxSr1−xTiO3, Physical Review 124(5), 1354 (1961).
[18] F. D. Morrison, P. Zubko, D. J. Jung, J. F. Scott, P. Baxter, M. M. Saad, R. M.
Bowman, J. M. Gregg, High-field conduction in barium titanate, Applied Physic
Letters 86, 152903 (2005).
[19] K. A. Mu¨ller, H. Burkard, SrT iO3: An intrinsic quantum paraelectric below 4K,
Physical Review B 19(7), 3593 (1979).
[20] J.M. Phillips, Substrate selection for high-temperature superconducting thin
films, Journal of Applied Physics 79(4), 1829 (1996).
[21] E. Ritter, Zur Kenntnis der SiO- und Si2O3-Phase in du¨nnen Schichten, Optica
Acta 9, 197 (1962).
[22] J. G. Simmons, Conduction in thin dielectric films, Journal of Physics D: Applied
Physics 4, 613 (1971).
[23] M. Stuart, Electrical properties of evaporated cerium oxide films, Journal of
Physics D: Applied Physics 2(2), 159 (1969).
[24] Wen-Chou Tsai, Tseung-Yuen Tseng, Structural and electrical properties of ce-
rium dioxide films grown by RF magnetron sputtering, Journal of Materials
Science: Materials in Electronics 8, 313 (1997).
[25] G. D. Wilk, R. M. Wallace, J. M. Anthony, High-κ gate dielectrics: Current
status and materials properties, Journal of Applied Physics 89(10), 5243 (2001).
[26] Yizi Xu, D. Ephron, M. R. Beasley, Directed inelastic hopping of electrons
through metal-insulator-metal tunnel junctions, Physical Review B 52(4), 2843
(1995).
33
Danksagung
Es ist ein großes Glu¨ck, wenn man seinen Lebensunterhalt bestreiten kann, indem man
seine Passion zum Beruf macht. Ich bin diesem Glu¨ck nun wieder einen Schritt na¨her
gekommen und habe das nicht mir allein zu verdanken:
Da gebu¨hrt als erstes natu¨rlich meinem betreuenden Hochschullehrer Frank Schmidl
Dank, nicht nur fu¨r die interessante Aufgabe und die fachliche Beratung, sondern auch
fu¨r sein perso¨hnliches Engangement.
Ich danke Prof. Wolfgang Richter fu¨r sein Gutachten und so manchen guten Hinweis, so-
wie Prof. Paul Seidel fu¨r die Gelegenheit, in seiner Arbeitsgruppe diplomieren zu du¨rfen
und seine sachliche Beratung.
Fu¨r viele interessante Diskussionen und Anregungen, die sehr zum Gelingen dieser Arbeit
beigetragen haben, tatkra¨ftige Unterstu¨tzung beim Meßstabbau und fu¨r die gelaserten
Goldschichten bedanke ich mich bei Veit Große.
Ein Meßprogramm - auf meine Bedu¨rfnisse zugeschnitten, das mir die Messungen sehr
erleichtert hat, verdanke ich Matthias Bu¨enfeld.
Mit viel Einsatz und Geschick haben die technischen Mitarbeiter des Verflu¨ssigers Tor-
sten Hilprecht und Lutz Fo¨llmer zahlreiche Probleme aus dem Weg gera¨umt, besonders
wenn es mal wieder schnell gehen mußte. Mein besonderer Dank gilt ihnen, ebenso wie
Carmen Voigt fu¨r ihre Geduld bei den vielen DEKTAK-Messungen und Silke Frunzke
fu¨r die AFM-Aufnahmen.
Bei allerlei Problemen und zu jeder Tages(und Nacht)zeit haben mich Michael Mans,
Matthias Bu¨enfeld und die anderen Doktoranden und Diplomanden der Arbeitsgruppe:
Tobias Fo¨rster, Christoph Becker, Ulrike Springborn, Christian Patzig, Torsten Ko¨ttig
und Ronny Nawrodt unterstu¨tzt. Ihnen und allen nicht genannten Mitgliedern der Tee-
runde danke ich herzlich fu¨r beste Zusammenarbeit und viele scho¨ne Erinnerungen.
Maßgeblichen Anteil an dieser Arbeit haben meine lieben Eltern, die mir durch ihr
Vertrauen und ihre Unterstu¨tzung wa¨hrend des ganzen Studiums ebenso sehr geholfen
haben, wie es meine zuku¨nftige Frau, Stefanie Troch mit ihrer Liebe und Geduld getan
hat. Danke.
Erkla¨rung
Ich erkla¨re, dass ich die vorliegende Arbeit selbsta¨ndig verfasst und keine anderen als
die angegebenen Quellen und Hilfsmittel benutzt habe.
Jena, den Unterschrift
Seitens des Verfassers bestehen keine Einwa¨nde, die vorliegende Diplomarbeit fu¨r die
o¨ffentliche Nutzung in der Thu¨ringer Universita¨ts- und Landesbibliothek zur Verfu¨gung
zu stellen.
Jena, den Unterschrift
